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論文内容要旨
 幾つかのCe化合物で観測されている高濃度近藤効果は,基本的には内殻に良く局在してい
 る4f電子と伝導電子との混成効果を通じて生じる多体効果に原因があると考えられている。
 特に,低温では,従来の稀薄合金近藤系とは異なり,伝導電子の有効質量が10～1000倍にも増
 大するといったフェルミ液体的ふるまいが観測されており,非常に興味深い。しかしこれらの
 機構は明らかでなく,多くの研究者により現在精力的に研究されている。
 一方,従来の一電子近似によるバンド計算で,s,p,d電子系を扱う場合にはかなりの成功を
 納めている。しかし,近藤効果のように多体効果の顕著な系はもちろんのこと一般に局在性の
 強いf電子を扱う場合でさえ,良い処方箋がないのが現状である。
 ところで,ドハース・ファンアルフェン(dHvA)効果には,フェルミ面上の伝導電子の属
 性を反映した運動量k],や散乱体との緩和時間τ,多体効果が反映される有効質量m*等の異方
 性までを含めた詳細な情報が含まれている。近藤格子やフェルミ液体的特徴を裏づけるフェル
 ミ面上での大きな状態密度の成因を実験的に追及する試みが,最近,極低温度領域で盛んにな
 されているが,このdHvA効果測定は最有力視されている。
 また,f準位の位置や伝導電子との混成の大きさを知るにはエネルギースケールをさらに拡
 大してやる必要があり,光学的測定手段による研究も不可欠となる。
 筆者は,高濃度近藤系で重要な混成効果の情報を得る目的で高濃度近藤物質の一つである
 CeSb,CeBiを主に研究対象として取り上げた。これらは僅か数パーセントしかキャワや数を持
 たず,低温で複雑多様な磁気秩序を有し,近藤系の中でも異色である。典型例ではないが,結
 晶構造がNaC1型と単純であり,電子構造が割合はっきりしているので理論的取扱いが有利で
 ある。さらに,Ceプニクタイト,CeX(X=N,P,As,Sb,Bi)は価数揺動から高濃度近藤へ
 と変化する系であるため,これらを統一的に扱える。最近,CeSb,CeBlの異常磁性発現機構が
 高橋らのp-f混成模型によって良く理解されるようになり,世良らの実験結果もこの模型の正
 当性を支持している。特に異方的な混成効果により,フェルミ面が大きく変形させられている
 と期待される。
 一方,AuCu3型結晶構造をとるLah13,Pr1113は典型的高濃度近藤物質Cel113の参照物質とし
 て位置するばかりでなく,Lall13はTc=0.71kの超伝導物質,PrII13はPr3+が一重項基底状態と
 しての1生格を有しており興味深い。また,同じ結晶構造をとる価数揺動物質CeSll・との比較を
 電子構造の立場から眺めるのは意義深い。
 そこで,筆者は電子構造の情報を実験的に知り得るdHvA効果と光学反射の測定の重要性
 を確認し,両者の測定装置の開発及び測定を行った。また,dHvA効果測定に不可欠な純良単
 結晶作製を目ざし,相補的な実験として電気抵抗,Hall効果,比熱等の測定を行った。以下に
 結果を項目別にまとめる。
 1)量子現象であるdHvA効果測定に必要な3条件(低温,強磁場,高純度単結晶試料)を満
幻
 足させるため以下の開発を行った。
 まず,次の3温度領域においてdHvA効果測定用強磁場低温クライオスタットの作製を
 行った。
 ①4He温度領域14,2k～L3k(最高磁場11.5T)
 ②3He温度領域12k～0.6k(最高磁場11.5T)
 ③3He一He稀釈冷凍機
 温度領域:0.5k～0.05k(最高磁場10T)
 特に,②において31髭循環方式を採用したことで,従来の単発方式に比べ長時間運転が可能
 となった。また③において液体'旧eを冷却物質として用い角度回転はできないが,磁場掃引及
 び,変調磁場による発熱を極力避ける工夫をした。上記②,③のクライオスタットは国内に
 おいて初めて完成した装置である。これらの開発により,CeSb,CeBiの種々の磁気相図から
 及び重いホール面β1のシグナルの観測に成功した。さらに微少空間試料回転装置の開発や
 データ収集,解析のコンピュータによる自動化,解析方法の開発等を行った。
 Mo及びWルツボを用いたブリッジマン法によってCe,Laプニクタイト,Rln3(R=La,
 Pr)等の純良単結晶試料作製に成功した。今後,重い電子系のdHVA効果測定を可能にさせ
 るには,・各々の結晶の個性に応じた純度の向上をはかるとともに,特にdHVA効果測定には
 ディンプル温度の解析より,いかに転位を少なくするかという問題も重要な考慮の対象とな
 ることが判った。
 2)反射率の光エネルギー依存性からクラマースークロ一二ッヒの関係式を用いてε],ε2を
 求めるには広いエネルギー範囲の測定が必要である。そこで半金属Ceプニクタイトのプラ
 ズマ端が現れる赤外領域(0.02～0.5eV)のおける]Ok～300kで温度可変の光学反射測定装
 置(光学系,温度可変クライオスタット)の開発を中心に行った。
 3)異常磁性を示すCeプニクタイ1・の参照系としてLaS1),LaBiの全フェルミ面を観測し,長
 谷川のAPW法によるバンド計算との比較を行った。スピン軌道相互作用を取込んだ計算に
 より定性的一致を見ることができた。従ってp-f混成模型の出発点として使われたP点及
 び,X点にそれぞれpホール,d電子が局在している描像は正しいことが判明した。さらに,
 フェルミ面が囲む体積から得られるキャリヤ数はともにLaSbに比べLaBiの方が1.9倍に
 増加していることから,価電子帯と伝導帯の重なりがLaBlの方が大きいことが判った。さら
 に細部にわたるフェルミ面を一致させるためにはAPW法で用いられた局所密度汎関数法
 の代わりに酒井らによって導入されたLMTO法が適していることらが判った。その結果,
 CeSb,CeBiの強磁性状態にもこの方法が応用できる道を開くこととなった。
 4)La1113,Prh13のdHvA振動数の磁場方位依存性は,長谷川のAPW法によるバンド計算結
 果と比較され,観測されたブランチに関してはほぼ良い一致が認められた。特にPr1113におい
 て磁場と共に変化する特異なフェルミ面が観測された。この原因は未だ明らかでないが,そ
 れが磁場で誘起された磁気モーメントが,伝導帯のスピン偏極を増加させているものならば,
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 今後相互作用の異方性を含めた詳細な情報がこの系の測定を行うことによって得られること
 が期待できる。また,この際には新しい解析法の確立も必要となろう。
 5)筆者らはCeSb,CeBiの強磁性相及び,フェリ磁性相のdHvA効果を初めて観測した(た
 だし,CeSbのAFF1相の発見は青木らアルゴンヌグループが先であった。)酒井らのLMTO
 法によるバンド計算との比較により,次に述べるようにp-f混成模型の正当性を確認した。
 ①CeSb,CeBiの強磁性相においてα,β1,β2,β3,γの5種類のフェルミ面を観測したが,
 LaSbの実験結果と大きく異なっていることが判った。LMTO法によるバンド計算との比
 較により,p-f混成効果が顕著に作用した大きなβ4ホール面は,0.6k,10Tまでの実験条
 件下で観測されなかったが,他は異方的p-f混成効果及び異方的クーロン交換相互作用を
 取込んだバンド計算の結果と非常に良い一致を見た。また,μホール面を除く他のフェルミ
 面の有効質量は,対応するLaSb,LaBiの有効質量に比べ,約2倍に増加していることが
 判った。この質量増大因子の大きさはバンド計算の結果とも矛盾しない。
 筆者らは,0.6Kまで未観測であったβ添一ル面を観測するため稀釈冷凍機を用いた実
 験を行った。50mkまでの冷却に成功し,磁場を〈001〉方向に印加したとき,遂にバンド
 計算が期待する大きさのホール面β1のシグナルを微弱ながらも観測した。しかし,SN比が
 悪いため,正確な有効質量が決定できなかった。そこで,低温での有効質量の大きさを見
 積るため筆者は零磁場での低温比熱測定を行った。電子比熱係数γがLaSbに比べ10倍以
 上も大きいことを示した。強磁性相でのγ値でないため単純な比較はできないが唯一p-
 f混成効果が大きく作用するβtホールの有効質量が他のフェルミ面に比べて相当大きく
 なっていることが期待される。
 酒井らのマグノンによる強磁性状態におけるβ、ホール面の有効質量は6m。と大きくな
 ることが示され。β餅グナルの検出が難しいことと大きなγ値の結果と矛盾しない。
 さらに,横磁気抵抗の磁場依存性から電子数とホール数が等しいという要請があるため,
 大きなホール面β1の存在を考えないと矛盾する。また,キャリヤ数がCeBiの方がCeSbに
 比べ40%増加しており,p-f混成によるエネルギー得がホール数の相違によるとしている
 点と矛盾しない。以上より,異方的p-f混成効果でβ誌一ル面のみが大きく変形させられ
 重くなっていることは間違いない。従ってkoemllgらアルゴンヌグループが提唱している
 p{混成効果を考えないweakcouplillgmodelでは到底実験事実を説明できない。
23
 ②CeSb(k二一,↑↑↓)とCeBi(k=一,↑↑↑↓)のフェリ磁性相におけるフェ
34
 ルミ面の相違は酒井らの長周期の磁気秩序に伴うブリルアンゾーンの折返し模型で定性的
 な説明が可能であることが判った。
 6)CeSb,CeBiの常磁性状態のHa11効果の温度変化から2キャリヤ模型を適用すると電子と
 ホールがそれぞれ独立に近藤散乱を起こしていることが明らかとなった。また,低エネル
 ギー領域において低温で近藤ピークからの遷移と思われる異常吸収が初めて観測されてい
 る。最近の権らの研究によると他の近藤物質でも同様の吸収が観測されており,やはり近
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 藤ピークからの遷移の可能性が強い。また,CeBiの光反射から得られたプラズマ周波数の
 温度変化はp-f混成模型と矛盾しないことが判明した。
 以上,異常磁性を示すCeSb,CeBiの電子構造をdHvA効果,比熱,光反射等の実験を通し
 てその特異性を明らかにし,p-f混成模型の妥当性を証明することができた意義は大きいと思
 われる。第2に最近興味を持たれている重い電子系に関して,なぜ電子が重くなるのかという
 問題に対し,筆者らの対象としたCeプニクタイトにおいてある特定の対称性をもったバンド
 のみが重くなるという結論は,混成効果の重要性を示唆しており,上記の問題を解く鍵を与え
 ていると思われる。第3にキャリヤ数の少ない系においても近藤状態に特有の性質を持ってい
 ることが明らかになった。これは,従来の理論では説明できない点で重要な問題提起をした。
 第4に低いエネルギー領域における光学測定は,近藤状態の励起状態を観測したことになり,
 そのエネルギー構造の理論的解明は今後の課題となった。第5にf電子系のバンド理論の発展
 が筆者らのdHvA効果の実験との連携によってうながされた。
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 論文審査の結果の要旨
i
i
 北沢英明提出の学位論文の主要な研究対象物質はCeSb及びCeBiである。この物質はf電
 子に由来する異常磁性及びキャリヤー数の少ない高濃度近藤状態を示すという特徴的な性質を
 もつ。近年この起因をめぐって世界的に興味がもたれ多くの研究が行われて来たが,その中で
 仙台の理論グループはf電子と価電子混成が重要であるとしたp-f混成模型を提唱し,それら
 の異常性を矛盾なく説明した。このモデルの基本的な正しさをを検証し,かつ精密な発展を図
 るためには,ドハース効果測定による伝導電子のフェルミ面を実験的に求めることが最も重要
 であった。
 北沢君は修士課程からいちはやく,このテーマに取組み純良単結晶の作製に成功すると共に,
 世界にさきがけてドハース信号の検出に成功し,国際会議に発表して大きな反響を呼んだ。そ
 の后アメリカのアルゴンヌグループがHe3温度領域,15Tの磁場中という優れた装置を用いて
 測定を行い,更に新しいフェルミ面を見い出した。これにもとづいて,アメリカのカーリング
 等の理論グループは,弱結合モデルと称する理論を提唱し,彼等の実験を説明した。この理論
 は仙台グループのそれとは全く違い,これをめぐって大きな論争が起きた。北沢君はまず測定
 手段として劣っていた,He3温度領域での測定において,He3循環方式というドハース測定では
 日本で最初のものを建設し,アルゴンヌグループが見い出した実験の正しさを追試し,かっ他
 の磁気相での新らしい信号を見い出した。それと同時に論争の決着をみるためには仙台グルー
 プで予言していた新らしいフェルミ面の存在の有無を確認する必要があり,そのための極低温
 下での実験装置の建設にとりかかり,ついに予言されたフェルミ面の検出に成功した。又これ
 が極めて質量の重いフェルミ粒子であることを比熱の実験でも検証した。これらはすでにアル
 ゴンヌグループを抜き去った世界トップレベルの研究である。
 本論文は以上の点で極めて高く評価出来ると考えられ,又本人の自立して研究活動を行うに
 必要な高度の研究能力と学識に有することを示している。よって,北沢英明提出の論文は理学
 博士の学位論文として合格と認める。
}
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